セルロース系ナノファイバーとスポンジ材料を用いた水浄化システム by ABDUL HALIM
Water Purification Systems Using
Cellulose-Based Nanofiber and Sponge Materials
発行年 2019
その他のタイトル セルロース系ナノファイバーとスポンジ材料を用い
た水浄化システム
学位授与大学 筑波大学 (University of Tsukuba)
学位授与年度 2019
報告番号 12102甲第9279号
URL http://hdl.handle.net/2241/00158110
                                             
 
 
 
   氏名                ABDUL HALIM    
 
   学位の種類          博 士（ 生物資源工学 ） 
 
   学位記番号          博 甲 第 ９２７９ 号 
 
   学位授与年月日      令和元年９月２５日 
 
   学位授与の要件      学位規則第４条第１項該当 
 
   審査研究科      生命環境科学研究科 
 
   学位論文題目  Water Purification Systems Using Cellulose-Based Nanofiber and 
Sponge Materials 
(セルロース系ナノファイバーとスポンジ材料を用いた水浄化システム) 
 
   主査 筑波大学教授 博士（農学） 江前敏晴 
 
   副査 筑波大学教授 農学博士 足立泰久 
 
   副査 筑波大学准教授 工学博士 梶山幹夫 
 
   副査 筑波大学教授 博士(農学) 張 振亜 
 
 
 
               論   文   の   要   旨 
 
産業活動が活発になるに従って廃水及び廃油が増加するが、その処理が不適切であると大量
の油性廃水が環境に排出される。環境負荷の少ないセルロース系材料だけを用いて試作した生
物機能模倣フィルタを使って、重力による落下だけの圧力で、99％の効率で油水分離ができるこ
とを示した。 
第1章で著者は、本研究の重要性と目的について述べている。産業活動の活発化や石油流出事
故などのため、油性廃水が増加している。油水混合物を分離するための従来の方法は労力を要し、
設備が大型で処理液の滞留時間が長いなどの欠点があり、大量の温室効果ガスを放出すること
も問題である。孔径の違いによる分離を原理とする従来の分離膜は分離効率が悪く、油が漏れ出
したり、多くのエネルギーを消費したりする。そこで著者は孔径の違いに加えて、魚のウロコを
覆う超撥油性粘膜を模した水酸基の豊富な膜表面を作り出し、その疎水性/親水性相互作用を組
み合わせることで、従来の欠点を克服することを提案した。 
第2章で著者は、膜材料に関する一般的な知見とセルロースナノファイバー（CNF）の機能性
をまとめている。セルロースは地球上で最も豊富に存在する有機物で、生分解性があり環境負荷
が少ない。フィルタとしても広範囲に使用されている。CNFは、化学処理又は機械処理によって
セルロース繊維を微細化した材料であるが、その物理的及び化学的性質は両者で異なっている。
実験試料としてTEMPO（2,2,6,6-tetramethylpiperidine-1-oxylradical）触媒を用いて木材パルプ繊維
を酸化したCNF（TOCNF）と竹パルプ繊維の懸濁液を機械的に対向衝突させて調製したCNF（A
CC-CNF）を使用し、分離の有効性を決定する表面特性を測定するためのフィルムを調製した。 
第3章で著者は、調製したCNFフィルムの表面特性を測定した。濃度の異なるエタノール水溶
液にフィルムを浸漬し、水中で下方から浮上させて接触させた油滴がフィルム表面で作る接触
角を測定し、エタノール水溶液の表面張力から理論的に計算した値と比較した。エタノール水溶
液が高濃度の場合は接触角が大きく、低濃度では接触角が小さくなった。表面特性の違いにより
CNF層の吸水速度、ゼータ電位、表面粗さも異なっていた。TOCNF層は魚の粘膜のような表面を
持っており、防汚試験の結果、CNFは油をはじく性質があり防汚効果があることが分かった。 
第4章で著者は、セルローススポンジ調製法について議論している。ザンテート法で得られた
セルロース溶液を乾燥する過程で、上部に緻密質、下部に多孔質のセルロースが分かれて再生す
る条件を調べるために、乾燥工程における対流について理論的に検討した。乾燥工程は2段階に
分けられ、前段では試料と環境の温度差に起因する物質及び熱の対流が発生し、試料温度が環境
と同一になってからの後段では物質のみが移動する。水の蒸発速度に関してアレニウス式を適
用したところ、活性化エネルギー−20.5 kJ K-1 mol-1、頻度因子2250 m-2 s-1が得られた。セルロ
ーススポンジの物理的強度は乾燥温度に依存しなかったが、65˚Cで乾燥した時に、最も安定した
強度を示した。 
第5章で著者は、セルロースフィルタの油水分離効率を評価した。セルローススポンジをCNF
懸濁液に浸漬して空孔の内壁にCNFを沈着させた。強度の高いセルローススポンジは支持体とな
り、沈着したTOCNF及びACC-CNFは水中で超撥油性を示し、大気中では親油性を示した。粘膜
状のTOCNFは特に強い水中撥油性を示し、ACC-CNFよりも高い分離効率（TOCNF膜で >99%、
ACC-CNF膜で>98%）を示した。しかし、粘膜層は多量の水を吸収し流速を低下（それぞれ166 
L m-2 h-1 及び3.73 × 103 L m-2 h-1）させた。 
第6章で著者は、研究成果を総括した。TOCNFが沈着した表面が魚のウロコを覆う超撥油性粘
膜のような機能を有し、油をはじく防汚効果を示すこと、セルローススポンジの特性がザンテー
トの乾燥工程における物質と熱の移動が要因となっており、理論的に活性化エネルギーを導い
たこと、調製したフィルタを使って油水分離を行い、99%の分離効率が得られたことをまとめた。 
 
 
 
 
               審   査   の   要   旨 
 
本論文は、産業的な油性廃水の増加による環境破壊を防止するために、環境負荷の少ない2種
類のセルロース材料を用いたフィルタを試作した。特に再生セルロースのスポンジを作製し、空
孔の内壁にTOCNFを沈着させた場合は、100%近い油水分離効率を持つことを示した。この分離
機能について、水中でTOCNFフィルムに接触する油滴の接触角が非常に大きく超撥油性である
ことを示し、理論的に十分な検証ができた。以上から、本論文は、高い学術的価値を有し、博士
論文としてふさわしい内容であると判断される。 
令和元年7月25日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び
最終試験を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その
結果、審査委員全員によって合格と判定された。 
よって、著者は博士（生物資源工学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認め
る。 
